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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Reaktivierung ver- 
brauchter palladium- und karbonathaltiger Tragerkatalysatoren 
fiir selektive Hydrierprozesse, insbesondere naoh DDR-Patent 
51 635, 69 583 und 85 341, deren TrSger neben Aluminiumoxid ^ 
und Erdalkalioxiden bzw. -hydroxiden auch Erdalkalikarbonat 
enthalten und die nach herkSmmlicben Methoden nicht mehr 
regenerierbar sind. 

Eb ist bekannt, dafi heterogene Katalysatoren, unabhSngig 
davon, fiir welchen ProzeB sie eingesetzt werden, im Verlauf 
ihres technischen Eirisatzes je nach der Natur. und der Quali- 
tat der Einsatzprodukte, der. Einsatzbedingungen und den Kataly- 
satoreigenschaften mehr oder weniger schnell desaktiviert 
werden. Der Aktivitatsverlust tritt ein einerseits durch 
die Blockierung der aktiven Oberflache duroh Ablagerungen, 
die aus Verunreinigungen in den Einsatzprodukten herruhren 
und durch die 'stets in geringem Umfang ablaufenderi Oligo- ^ 
merisierungs- bzw. Polymerisations- sowie Spaltreaktionen ^ 
entstehen, und andererseits durch chemische und/oder physi- 
kalische Veranderungen der Katalysatoren oder ihrer Aktiv- 
komponenten. In der Regel kSnnen diese Katalysatoren durch 
geeignete Regenerations- oder Reaktivierungsverfahren mehr- 
fach wieder aktiviert werden, wobei unter Regeneration ge- 
wbhnlich die Beseitigu n g vor allem der C-haltigen Ablagerungen 
verstanden wird. Da aber parallel zur Desaktivierung durch 
Ablagerung stets auch eine durch physikalische und chemische 
Veranderung der Katalysatoren wie eine die Rekristallisation 
der Aktivkoinponenten, Strukturanderungen der TrSger oder 
ohemische Reaktion erfolgt, ist die Anzahl der mbglichen 
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Regenerationen begrenzt. Bei der umf assenderen Reaktivie- 
rung werden aufierdem noch, vor allem duroh zusatzliche 
chemische MaBnahmen, die eingetrete.nen , desaktivierenden 
physikalischen und chemischen Veranderungen weitestgehend 
riickgangig gemacht. 

Bs ist bekarfnt, daB pailadium- und karbonathaltige TrSger- 
katalysatoren mehrfach regerieriert werden konnen. Reaktivie- 
rungsverf ahren, wie sie z. B. bei edelmetallhaltigen Re- 
forming- oder Isomerisierungskatalysatoren angewendet werden, 
sind dagegen fiir diesen Katalysatortyp unbekannt. Die be- 
kannten Reaktivierungsverf ahren schlieBen alle eine Behandlung 
mit Halogenen, Halogenverbindungen oder anderen reaktions- 
fahigen Stoffen ein, die bei selektiven Hydrierkatalysatoren, 
of f ensichtlich als Polge der chemischen Veranderung der 
Katalysatoroberflache, zu einer starken Verminderung der 
Selektivitat und einer Zunahme der Hydropolymerisations- 
aktivitat fiihren. 

Das wichtigste Verf ahren spr in zip bei der Regeneration besteht 
im vorsichtigen Abbrennen der kohlenstof fhaltigen Ablagerungen 
in einem Inertgasstrom, der eine definierte Menge Sauerstoff 
enthalt, damit der OxydationsprozeB unter Kontrolle gehalten 
werden kann. Um einerseits ein kontrolliertes und anderer- 
seits aber auch ein mb'glichst vollstandigeis Abbrennen der 
Ablagerungen abzusichern, arbeiten zahlreiche Verfahrens- 
varianten nach einem Stuf enprograram, wobei von Stufe zu 
Stufe die Temperatur und/oder der Sauerstoff partialdruck 
systematisch erhSht werden. 

Je nach Verfahren bzw. Verf ahrensstuf e schwanken die ange- 
wendeten Sauerstoff konzentrationen von 0,2 bis 50,0 Val*--%, 

die Temperatur bewegt sich in den Grenzen von 140 bis 650 °C, 

der angewendete Druck variiert zwischen 1 und 10 at, und die 
Volumengeschwindigkeit des Regenerationsgases wird bis zu 
ca. 10000 v/vh angegeben (siehe DDR-Patent 51 635, 
BRD-OS 1954899 und 2018244, US-Patent 3 219 587 und 3 764 558). 
Als Inertgas dient in der Regel Stickstoff oder ein Gemisch 
von Stickstoff und Wasserdampf (siehe DDR_Patent 68 681 )• 
Nach den BRD-OS 2 018 244 und 2 028 202 wird der oxydativen 
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Behandlung eine Wasserwasche angesdhlossen, um Sulfationen 
zu entfernen, die bei der Oxydation entstanden sein kBnnen. 
Die Wasche mit Wasser wird bei normalern oder erhShteni Druck 
und bei Temperaturen bis zu 250 °C durchgef tihrt. 

Bekannt sind weiterhin Regenerationsverf ahren, die die kohlen- 
stoffhaltigen Ablagerungen durch eine Wasche hzw# Extraktion 
mit geeigneten, stabilen Kohlenwasserstoff en von der Kataly- 
satoroberf lache entfernen, so z. B. mit DestillatSl bei Tem- 
peraturen bis zu 427 °C und Drticken bis zu 210 at (siehe 
BRD-OS 1 542 236 und 2 0.29 570). 

Die Betriebsphasen werden. bei diesen Verfahren durch eine 
zunehmende irreversible Desaktivierung von Regeneration zu 
Regeneration kiirzer, bis schlieBlich die Katalysatoren aus 
okonomischen oder technischen Griinden durch neue ersetzt 
werden miissen. 

Diese verbrauchten palladiumhaltigen Selektivhydrierkataly- 
satoren werden dann zur Riickgewinnung des Edelmetalls auf- 
gearbeitet. Um die Palladiumverluste zu minimieren, mttseen 
die Katalysatorf ormlinge gemahlen und anschliefiend teilweise 
oder vollstandig aufgelost werden* Pur diesen AufschluB ver- 
wendet man Alkalien oder starke Mineralsauren. Daneben spielen 
auch metallurgische Ruckgewinnungsverf ahren eine Rolle. Fur 
den sauren Auf schlufi von Palladium-Aluminiumoxidkatalysatoren 
wird beispielsweise heiBe, wenigstens 60%ige Schwef elsaure 
oder 15- bis 25%ige und auch hfcJherprozentige Salpetersaure bei 
100 bis 115 °C verwendet. Diese relativ hohen Saurekonzen- 
trationen und Temperaturen sind erf orderlich, um das Palladium 
aufzulosen; denn selbst durch Salpetersaure mit der Dichte 
1,2 (entsprechend etwa 30 Masse-% HNO^) wird Pd auch in der 
Hitze nur noch langsam aufgelost (siehe Gmelin, 8. Auf 1. , 
Verlag Ohemie, Berlin 1941, Syst.— Nr. 65 Palladium, Seit'e 111) 
Die Trager gehen unter diesen Bedingungen weitestgehend oder 
vollstandig in Losung* Es ist auBerdem bekannt, daB karbonat- 
haltige, geformte Katalysatoren schon durch verdiinnte Mineral- 
sauren zerstort bzw. aufgelost werden'. 
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Die wesentlichen Mangel der nach dam Stand der Technik 
praktizierten Verf ahrensweisen, namlich oxydative oder 
extractive Regeneration und Rtickgewinnung des Palladiums 
«aus den nicht mehr regenerierbare.n Selektivhydrier-Kataly- 
satoren, bestehen darin, 

- daB physikalische Veranderungen der Aktivkomponente, z. B* 
die Rekristallisation des Palladiums ,* nicht rtickgangig 
gemacht werden; 

- daB. die fUr diese Katalysatortypen vergleichsweise teueren 
Trager bei der Riickgewinnung vernichtet -werden miissen, 
obwohl sie hinsichtlich ihrer Stmktur, Textur, jnechariischer 
Fe.stigkeit u# a* fiir die Katalysatorqualitat wesentlichen 
Parameter keine irreversiblen Veranderungen aufweisen; 

- daB durch die notwendige Riiokgewinnung zwangslguf ig Ealla- 
diumverluste entstehen, die oft recht erheblich sind* 

Bedingt durch diese Bachteile ist das Interesse an leistungs- 
fahigen Reaktivierungsverf ahren fiir diese Katalysatortypen 
grdfi* 

Zweck der Erfindung ist es, verbrauchte palladium- und 
karbonathaltige Tragerkatalysatoren fiir selektive Hydrier- 
prozesse, die durch. bekannte Regenerierverf ahren nicht mehr 
in ausreichendem MaBe . aktiviert werden konnen und die in der 
chemischen Industrie in erheblichem Umfang anf alien, weiter 
als Selektiv hydrierkatalysatoren zu nutzen, ohne daB Edel- 
metallverluste eintreten oder der Trager zerstSrt werden 
mufi* 

Es bestand somit die Aufgabe, ein Verf ahren zur Reaktivierung 
verbrauchter palladium- und karbonathaltiger Tragerkatalysa- 
toren fiir Hydrierprozesse , insbesondere zur selektiven 
Hydrierung yon Phenol, zu entwickeln, durch das aufler der 
Entfernung kohlenstoffhaltiger Ablagerungen organischen 
Ursprungs und nichtmetallischer Katalysatorgif te durch 
oxydative Regeneration auch einei vollstandige oder partielle 
Neuverteilung des Palladiums auf der Trageroberf lache und 
damit die Beseitigung der eingetretenen Rekristallisation 
erreicht wird, ohne daB die fiir den katalytischen ProzeB 
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wesentlichen physikalischen , chemischen oder mechanischen 
Eigenschaf ten der Katalysatoren negativ verandert werden* 

Diese Aufgabe wird erf indungsgemaB dadurch gelost, dafi die 
Katalysatoren nach der oxyda.tiven Regeneration einer 
Zwischenreduktion unterworf en, danach mit einer yerdlinnten 
Salpetersaure, die gegebenenf alls eine gerifige Menge einer 
Palladiumverbindung enthalt, behandelt und abschlieBend 
getrocknet ,getempert und f beispielsweise in einem Wasser- 
stoffstrora, reduziert werden* 

Es wurde gefunden, daB eine Neuverteilung des Palladiums - 
ohne Verminderung der mechanischen Pestigkeit, der Selektivi- 
tat und Aktivitat durch Zwischenreduktion der abgebrannten 
Katalysatoren und nachfolgende Trankung der Katalysator- 
formlinge mit verdiinnter Salpetersaure bewirkt wird # Der 
salpetersauren Tranklosung kann gegebenenf alls noeh etwas 
Palladiumnitrat zugesetzt werden. Es wurde weiter gefunden, 
daB sich die, bei der Reaktivierung erzielte Palladiumdisper- 
sitat durch die Salpetersaurekonzentration bei der Nachbev 
handlung variieren laBt* 

Diese Wirkungen sind zweifellos uberraschend , denn nach dem 
'Stand der Technik muBte erwartet werden, daB durch die Be- 
handlung mit verdiinnter Salpetersaure einerseits das auf dem 
Trager befindliche Palladium nicht gelb'st wird und damit 
nicht neu verteilt. werden kann und andererseits der karbonat- 
haltige Trager, selbst unter milden Bedingungen, seine mecha- 
nische Pestigkeit verliert* AuBerdem muBte erwartet werden, 
daB sich durch diese Behandlung vor allem die Aciditat des 
Katalysators verandert und damit die Selektivitat verschlech- 
tert. 

Erf indungsgemaB kann die Zwischenreduktion sowohl im Wass.er- 
stoff strom bei Temperaturen bis 300 °C und Volumengeschwindig- 
keiten von 500 bis 1000 v"/vh als auch durch Trankung mit 
einer 5 bis 10%igen Hydrazinhydratlosung bei Raumtemperatur 
und anschlieBender Trocknung bei 120 °C erfolgen. 
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Bei der nachf olgenden erf indungsgemafien Saurebehandlung 
werden die Katalysatorf ormlinge entsprechend ihrer Wasser- 
auf nahmekapazitat mit einer verdiinnten Salpetersaure behan- 
delt, die wenigstens 2 und maximal 15 Masse-% HNO^ pro Liter 
sowie 0 bis 100 Masse-56 der bereits vorhandenen Pd-Menge 
. enthalt. Diese Trankung wird bei Temperaturen zwischen 20 
und 80 °C durchgefiihrt und die Trankzeit darf 120 Min. nicht 
ubersteigen* Ale besonders giinstig haben sich folgende Trank- 
bedingungen erwiesen* 

Salpetersaurekonzentration 5-T2 Masse-$S/1 

Temperatur 20-50 °C 

. Trankzeit .20-60 Minuten 

nachgetrankte Palladiuimnenge 0-33 Masse-56 bezogen auf 

das bereits im Katalysator enthaltene Palladium* 

TJacb der Trankung wird der Katalysator in an sich bekannter 
Weise 12 Std* bei 120 °C getrocknet und 6 Std. bei 450 Q C 
gfe temp ert # Die abschliefiende Aktivierung wird in an sich 
bekannter Weise mit Wasserstoff bzw* einen wasserstoff - 
halt ig en Gas bei Temperaturen von 100 bis 300 °C unter 
ProzeBbedingungen durcbgef Uhrt. Die nach diesem Verfahren 
reaktivierten Palladiumkatalysatoren fUr die selektive 
Hydrierung von Phenol in der Gasphase werden unter den 
gleichen Bedingungen eingesetzt wie die Originalkatalysatoren 
z. B. gemafi den DDR-Patenten 51 635, 69 5B3 und 85 341. Sie 
erreichen sowohl hinsichtlich ihrer Selektivitat als auch 
bezUglich ihrer Aktivitat und ihres Aktivitats-Zeit-Ver- 
haltens die Leistungskennziff era der Originalkatalysatoren. 
Die katalytische Prufung der erf indungsgemaB reaktivierten 
Katalysatoren zeigt, dafi bei einer Reaktionstemperatur von 
120 bis 170 °C, Atmospharfendruck oder leicht erhShtem Druck, 
einem molarem Wasserstoff -Phenolverhaltnis von 10 : 1 bis 
25 : 1 und einer Katalysatorbelastung von 0,15 bis 0,3 kg 
Phenol/1 Katalysator • Std. der Phenolumsatz bei Uber 98 % ' 
und die Cyclohexanonausbeute bei 95 % und daruber liegen. 
Die Betriebszeit bis zur 1* Regeneration betragt 2000 bis 
2600 h. 

<■ ■ • . 
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Die Vorteile, die durch das erf indungsgemaBe Reaktivierungs- 
verfahren gegenttber der bisherigen Verf ahrensweise eintreten, 
bestehen darin, 

- daB die leistungsf ahigen aber teueren palladium- und 
karbonathaltigen Tragerkatalysatoren wesentlich langer 
technisch genutzt werden konnen; 

- daB der Palladiumbedarf und die Palladiumverluste wesent- 
lich vermindert werden und 

: - daB die Herstellung des vergleioheweise teuren Tragers 
entfallt. 

Die nachfolgenden Beispiele dienen zur nSheren Erlauterung 
des erf indungsgemaBen Gedankens, schranken diesen aber'nicht 
ein* 

Beispiel 1: 

300. g eines verbrauchtea Katalysators, der 0,57 Masse-?6 
Palladium, 9,4 Masse-% Kohlenstoff und 5,4 Masse-55 Kohlen--- 
dioxid auf einem CaO/AlgOy-Trager enthielt, wurden in einem 
Rohrenofen in einem Gasstrom aus 80 1 Stickstoff und 180 1 
Wass^erdampf pro Stunde auf 450 °C erwarmt. Dann wurde der 
Stickstoff in dem MaBe durch Luft ersetzt, daB die Tempera tur 
in der Katalysatorschicbt 480 °C nicht uberstieg* Sobald im 
Gasausgang keine Ve^brennungsprodukte mehr nachweisbar waren, 
wurde im Luftstrom auf Raumtemperatur abgektihlt. Die einge- 
setzten, verbraucbten Katalysatorf ormlinge hatten einen 
durchscbnittlichen Berstdruck von 1074 kp/cm 2 und zeigten bei 
der RSntgenstrukturanalyse die Interf erenzen von Calcit 
und #~-Al 2 0 3 # Die regenerierten Katalysatorf ormlinge wurden 
mit 110 ml einer 5%igen waBrigen Hydra zinhydratlosung getrankt 
und a.nschlieBend 12 Std. bei 120 °C getrocknet. Danach wurde 
diese Katalysatormenge mit 110 ml einer waBrigen Losung bei ' 
50 °G getrankt, die 0,2 g Salpetersaure und 0,68 g Palladium- 
nitrat enthielt, Nach 30 Minuten wurde der getrankte Ka^aly- 
sator 24 Std* bei 120 °C getrocknet und anschliefiend 6 Std* . 
bei 450 °C getempert. Der Berstdruck des so reaktivierten 
Katalysators lag im Durchschnitt bei 1068 kp/cm 2 . 100 g des 
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reaktivierten Katalysators wurden in einem Priifreak Lor ein~ 
gebaut und 20 Std«> mit Wasserstoff bei 185 °C bohandelt. Nach 
Einstellung einer Temperatur von 130 bis 150 °0 wurden pro 
Stunde 75 1 Wasserstoff und 4,5/* 1 dampf f ormiges Phenol liber 
den Katalysator geleitet* 98,0 bis 99,5 % des Phenols 
wurden hydriert wobei 95 bis 97 % Cyclohexanon und durch- 
schnittlich 2 bis 3 % Cyclohexanol . anf ielen* 

Beispiel 2: * ' 

300 ml des verbrauchten Katalysators wurden wie im Beispiel 1 
im Stickstoff-Wasserdampf-Luf tstrom regeneriert und rait einer 
5%igen Hydrazinhydratlbsung reduziert* Bei der salpetersauren 
Nachtrankung wurden der Tranklosung 16,9 g Salpetersaure . und 
0,68 g Palladiumnitrat zugesetzt. Die weitere Behandlung und 
die katalytische Prlifung erfolgte wie im Beispiel 1. Der 
Phenolumsatz lag bei iiber 97 %<> Im Durchschnitt wurden 95,5 % 
Cyclohexanon und 2,6 % Cyclohexanol gebildet* Der reakti- 
vi^erte Katalysator hatte einen Berstdruck von 998 kp/cm 2 « 

Beispiel 3: 

300 ml verbrauchter Katalysator wurden bei 450 r 430 °C im 
Stickstoff-Luf tstrom von den kohlenstof fhaltigen Ablagerungen 
befreitc Die Zwischenreduktion erfolgte im Wasserstoff strom 
bei 300 °C in einem Rohrenofen und einer Volumengesehwindig- 
keit von 1000 v/vh* Der reduzierte Katalysator wurde an- 
schlieBend mit 110 ml einer 8%igeh Salpetersaure getrankt, 
bei 120 °C getrocknet und bei 450 °C getempert* Die kataly- 
tische Prufung erfolgte tinter den gleichen Bedingungen wie 
im Beispiel 1; Der Phenolumsatz lag bei tiber 97 % 9 wobei im 
Durchschnitt 95,3 % Cyclohexanon und 2,65 % Cyclohexanol ge- 
bildet wurden o 

Beispiel 4* 

1500 g verbrauchter Katalysator wurden wie im Beispiel 1 
regeneriert und' mit Hydrazinhydratlosung reduziert. Je 150 ml 
des reduzierten Katalysators wurden mit 55 ml einer wafirigen 
LSsung getrankt, die 0,30 g Pailadiumnitrat und unterschied- 
liche Mengen Salpetersaure enthielten # Auflerdem wurden die 
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Tranktemperatur und die Trankzeit variiert* Die naohf olgende 
Trocknung, Temperung und Reduktion erfolgte wie im Beiepiel "1 # 
Von den einzelnen reaktivierten Katalysatorproben wurden der 
durchschnittliche Berstdruck und die Palladiumdispersitat 
bestimmt* Als MaB fiir die Metalldispersitat diente der sog* 
F-Wert, der das Verhaltnis exponierter Palladiumatome zur 
Gesamt-Palladiumatomzahl ausdriickt und der mit Hilfe der 
bekannten Wasaerstoff titrationsmethode ermittelt wurde. 
Die Werte sind in Tabelle 1 zusammengef afit # 

Tabelle 1 

HNO^-M-enge Trankzeit Tranktemp. Berstdruck F-Wert 

o 2 
in g in Min« in C in kp/cm 



4,6 


60 


30 


1097 


0,22 


4,6 


30 


50 


1130 


0,23 


4,6 


60 


80 


987 


0,25 


6,0 


, 30 


50 


1075 


0,31 


8,5 


30 


50 


1071 


0,27 


8,5 


90 


80 


920 


0,29 


8,5 


120 


80 


752 


0,29 


14,5 


30 


50 


528 


0,21 


20,0 


30 


50 


372 


0,18 


2,4 


60 


80 


1089 


0,14 


0,0 


60 


80 


1070 


0,11 



Beispiel 5: 

300 ml verbrauchter Katalysator werden wie im Beispiel 1 
regeneriert und ohne Zwischenreduktion mit 110 ml einer 
waflrigen LSsung, die 0,2 g Salpetersaure und 0,68 g Palladium- 
nitrat enthielt, 30 Min* bei 50 °0 nachbehandelt , bei 120 °C 
getrocknet und bei 450 °0 gegluht. 100 g dieses naohbehandel- 
ten Katalysators wurden unter den gleiohen Bedingungen wie 
im Beispiel 1 katalytisch geprlift* Es wurde ein Phenolumsatz 
von 89,4 % erreicht. Die Cyclohexanonausbeute lag bei 83 %m 
Daneben fielen durchschnittlich 6 % Cyclohexanol an* 
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Beispiel 6: 

300 g verbrauchter Katalysator wurdenmit einem Stickstoff- 
Wasserdampf-luftgemisch bei 450 bis 480 °0 unter den gleiohen 
Bedingungen wie im Beispiel 1 regeneriert und ohne Zwischen- 
reduktion und ohne Nachbehandlung mit Salpetersaure 20 Std* 
bei 185 °C im Wasserstrom reduziert# .Die anschlieBende 
katalytische Prufung erfolgte wie im Beispiel 1. Der Phenol- 
umsatz lag anfangs bei 86,3 %. Das Hydrierprodukt enthielt 
neben^dem unumgesetzten Ehenol 80,7 % Cyclohexanon und 
5,4 % Cyclohexanol. Schon nach 270 Betriebsstunden war der 
Phenolumsatz, selbst bei einer Betriebstemperatur von 150 °C, 
auf 55,8 % gfesunken* 

Beispiel 7: 

* r 
110 g des verbrauchten Katalysators warden als Vergleichs- 
katalysator zu den reaktivierten Varianten in den Versuchs- 
reaktor eingebaut und gemaI3 Beispiel 1 auf seine katalytische 
Aktivitat geprtift. Am Anfang wurden 73,9 % des Phenol 
hydriert. Nach 35 Betriebsstunden wurden noch 55,2 % und 
nach 70 Betriebsstunden nur nooh 38,1 % des Phenols um- 
gesetzt # 



Seite12l 19 1 38 



Patentanspriiche: 

1* Verfahren zur Reaktivierung verbrauchtep palladium- und 

karbonathaltiger Tragerkatalysatoren ftir selektive Hydrier- 
prozesse, wobei die kohlenstoffhaltigen Ablagerungen durch 
oxydative Regeneration beseitigt werden, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi die Katalysatoren nach der oxydativen Regene- 
ration einer Zwischenreduktion unterworfen, danach mit 
einer verdiinnten Salpetersaure, die gegebenenf alls eine 
geringe Menge einer Palladiumverbindung enthalt, behandelt 
und abschlieBend getrocknet, getempert und, beispielsweise 
im Wasserstoff strom, reduziert werden^ 

.2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Zwischenreduktion mit Wasserstoff bei Temperaturen von 20 - 
bis 300 °C, Drucken von 1 bis 1,5 ata und Stromungsgeschwin- 
digkeiten von 500 bis 1000 v/vh durohgefiihrt wird* 

3m Verfahren nach Anspruch 1, dadurch" gekennzeichnet , daB die 
Zwischenreduktion bei Raumtemperatur durch Trankung mit einer 
waBrigen 5 bis 10%igen Hydrazinhydratlosung durohgefiihrt wird. 

4 # Verfahren nach Anspruch 1 bis 3» dadurch gekennzeichnet, daB 
die Konzentration der verdiinnten Salpetersaure 2 bis 15 v $6, 
vorzugsweise 5 bis 12 Masse-% ; betragt # VMasse- 

5. Verfahren nach Anspruch 1 bis 4> dadurch gekennzeichnet, daB 
die Trankung mit verdlinnter Salpetersaure entsprechend der 
Wasserauf nahmekapazitat der Katalysatorf ormlinge erfolgt. 

6* Verfahren nach Anspruch 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB 
die Trankung mit verdlinnter Salpetersaure bei Temperaturen 
von 20 bis 80 °C, insbesondere von 20 bis 50 °C f erfolgto 

7m Verfahren nach Anspruch 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB 
der verdiinnten Salpetersaure 0 bis 100 Masse-%, insbesondere 
0 bis 33 Masse-%, der bereits auf dem Katalysator vorhandenen 
Palladiummenge in Form von Palladiumnitratlosung zugesetzt 
wird. 



BNSDOCID:<OD 119138A I > 



THIS PAGE BLANK (uspto) 



» 



